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【序論】半導体量子ドット(QD)は，光電子デバイスやバイオ応用など様々な分野で用いられて
いるナノ材料である。この QDの注目すべき特徴は，1つの QD内に複数の励起子（多重励起子）
が生成可能なことである。この多重励起子を有効活用することで，光電変換の高効率化が可能と
なる。また，多重励起子からの発光は多光子発光となり，量子もつれ光子対として働くことも知
られている。しかしながら，多重励起子が生成しても Auger再結合と呼ばれる励起子消滅過程が
起こると，励起子数は 1つに減少してしまう。この 1つの励起子からの発光は単一光子発光とな
り，これもまた量子情報通信に必要不可欠なものである。つまり，多重励起子の緩和過程制御に
より励起子の有効活用，および発光光子数の制御が可能となる。我々はこれまで，QDをプラズ
モニックナノ構造と相互作用させることによりその緩和過程制御を試みてきた。その結果，プラ
ズモンにより励起，および緩和過程を増強することで，単一 QDの発光光子統計，つまり，単一
光子・多光子発光を制御可能であることを見出してきた 1-4)。単一
QD とプラズモニックナノ構造の相互作用はその距離に依存する
ため，このメカニズムの詳細な解明にはナノメートルスケールで
の精密な距離制御が必要不可欠である。そこで本研究では，この
距離制御のために原子間力顕微鏡(AFM)を用いた。銀をコートし
た AFM 探針(AgTip)をプラズモニックナノ構造として用い，単一
QD-AgTip 間距離を AFM の空間分解能で制御し，その距離に依存
した発光挙動変化を測定することで（図 1），プラズモニックナノ
構造による多重励起子緩和，およびその後の発光光子統計の制御
について検討を行った。 
 
【実験】QDには CdSe/ZnS（発光波長 605 nm）を用い，ガラス基板上にスピンコートし測定用
試料とした。AgTip は，シリコン製 AFM カンチレバーに銀をスパッタすることにより作製した。
測定は以下の手順で行った。AFM を組み込んだ共焦点顕微鏡にピコ秒パルスレーザー光（波長
405，465 nm）を入射し，まずレーザー光と AgTip をカップルさせた。その後，試料をスキャン
することにより，AFM 像と蛍光像の同時測定を行った。測定した AFM 像から単一 QD を選択
し，AgTip を任意の距離に近づけ，その距離に依存した単一 QDの蛍光強度の時間変化，蛍光減
衰曲線，光子相関ヒストグラムを測定した。レーザー光はラジアル偏光にした後，高開口数を対
物レンズで集光することで z 偏光とした。 
図 1 実験の概略図 
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【結果と考察】AgTip を単一 QDに任意の距離近づけ，その距離に応じた単一 QDの発光挙動を
図 2 に示す。405 nm 励起(a-l)では，単一 QD-AgTip 間距離が短くなるほど，近づける前(a, e, i)に
比べて蛍光強度は減少し(b, c)，蛍光寿命の短寿命化(j, k)を伴い単一光子発光から多光子発光へ
と変化した(f, g)。405 nm 励起の場合，AgTip の局在表面プラズモン(LSP)は励起されないため，
この発光挙動変化は AgTip による励起子の無輻射過程の増強に起因していると考えられる。一
方，465 nm 励起(m-x)では，AgTip を単一 QDに近づけると，蛍光寿命や光子統計は 405 nm 励起
の場合と同様に変化したが(r, s, v, w)，蛍光強度は増強した(n, o)。465 nm 励起では LSP が励起さ
れるため，無輻射緩和の増強に加え，励起過程の増強も誘起されたことに起因していると考えら
れる。本研究で得られたすべての結果から，距離に対する蛍光強度・蛍光寿命・光子統計の相関
を統計データとして作成したところ，プラズモン電場の距離依存性，および共鳴エネルギー移動
の組み合わせでよく再現されることがわかった。また，AgTip のプラズモン電場は電磁場解析に
より検討した。これらの結果から，本研究で観測された発光挙動変化は，QDの励起，および無
輻射過程の増強の組み合わせにより説明されることがわかった。つまり，単一 QDに対して励起
過程，および無輻射緩和の増強を巧みに使い分けることによっても，強度が増強した単一光子発
光・多光子発光を必要に応じて取り出すことが可能であることを示すことができた。このように，
単一 QD に対して AgTip をナノメートルスケールで精密に近づけ，励起波長とその距離に依存
した発光挙動変化を観測することで，単一 QDとプラズモニックナノ構造の相互作用のメカニズ
ムを詳細に解明することに成功した。 
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図 2 単一 QD-AgTip 間距離に依存した単一 QDの蛍光強度の時間変化 (a-d, m-p) , 光子相
関ヒストグラム (e-h, q-t) , 蛍光減衰曲線 (i-l, u-x)。(a-l) 405 nm 励起，(m-x) 465 nm 励起 
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